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研 究 ノー ト
極低温における半導体中の電子遷移の測定
(D'状態の研究)
成 田 信 一 郎(豊 中 )
D極 低 温
極低温(Very⊥Owtemperate.re)と は何 度から何 度の範囲をい うのか とい う質問に対し,
これに精確な解答を与えて くれる人はあま り見つか らない。理化学辞典 によれば,極 低温の定義は 歴史
的に変化 してゆ くと書かれてい るが,こ の辞典 では約4K以 下 とい うよ うに述べ られている。 しかし現
在4Heで 実現す る約1K:までの温度は低温 と呼ばれるので,お そ らく極低温 とい うのは1K以 下の温
度 と考えて よいと思 う。現在低温 は ミ リ度,マ イクロ度が世界各所で実現 していて,種 々の実験に供せ
られてい ることを思えぱ,3Heに ょって実現 する約0,3Kの低温はま ことに珍 らしくない と考えるが,
半導体の研究 に対 しては この温度域は必 らず しも古 くはない。 例えば極低温の磁気抵抗効果等は最 近に
なって行われて きた。 本来物理測定 を低温で行 う理 由は系が熱分布によって著 し く乱されないこ とを望
む場合 で,格 子温度,電 子温度,ス ピン温度等がお互いに影響 しあって系を作っている。一般に電子 に
よるエネルギー準位は比較的大 きく離れていて,そ のエネルギー聞遷移を光等の手段 によって測定す る
ときは,今 までは1.5K以上の温度で測定 して充分であった。
ID半導 体の光学的測定に極低温の必要な理由
半導体申の電子の エネルギー準位はス ピンを考えなければ比較的大 き く(数meV一 数eV)そ の ため
に温度 としては1.5K:以上,光 の波長は可視,近 赤外,遠 赤外 として もせいぜい500μm以 下の波長域
で大 体用が足 りていた。最近のサブ ミリ波一 ミリ波分光の発達は500μm以 上の ミ リ波に もかかる波
長域に も多 くの問題が あることが見出 され,一 方 これを観測す るためには,1K以 下の極低温が必要に
な ってきた。例えば 工nSb中 の不純物準位は磁場 のないときには 伝導帯の下,1～2meVの 位置に
ある。 これは4.2K:では完全 に空になってしま う。 この場合は単 に伝導帯,不 純物準位間のエネルギー
差 を温度に換算するだけでは適当でない。すなわ ち伝導帯,不 純物準位 の状態密度の大 きな差を勘算 に
入れなければな らない。不純物準位 に電子 を安定 させ るためには如何に低温が必要 であるかが分 る。ま
たInSbの みな らず,多 くの半導 体のい くつかの励起状態 と伝導帯 とのエネルギー差は充分に小 さ く,
この研究 には極低温 が必要 とな って くる。'また最近半 導体,絶 縁体 中の励起子,励 起子分子,あ るいは
電子一正孔液滴(Drop■e七)の研究が盛んになって きたが,こ れ等の解離 エネル ギーは数meV以 下
の ものが多 く,こ の方 面に も極低温の必要 さがますます多 くなって きた。
歎 サブ ミリ波+ミ リ波分光の発達は20km一 数 ㎜ の波長領域で醸 のよ喉 知器 の必要 性を
ます'ます感じさせるよ うになって きた。これに対 しては半導体 ボロメー ターがその波長特性のなだ らか
さか ら推奨され るが,こ の ボロメーター も出来 るだけ低温に保つ ことが必要で,3Heの 極低温 がます
ます意味 をもつ こととな り,こ れを用いた優秀 な研究がな されるようにな った。特に我 々の研究室でこ
一3一
のsHe低 温 が必要 になっf<のはD一 状態の研究に対 してで ある。
iii:)D一状態の測定
水素原子に もう一つの電子が束縛 された もの をH一 イオ ンと呼ぶ。 これは恒星か らの光のスペク トル
中にこのH一 ガスによると思われる光吸収が見出され,H一 の重要性が天文物理学で問題 となった。
(1943年)。その後rに 対す る変分計算が多 く行われて,プ ロ トンに二つの電子が束縛 される束縛
状態が可能 なことが確立 され,第2電 子の束縛 エネルギー として0.0555Ry〔リュー ドベ リー)が もっ
とも信頼出来 る値 として考え られている。Ge,S土 等の半導体 中の不純物準位は しば しば水素原子模型
で類似 され る。例えばSi中 に入った燐原子は結 合Gzあつか る電子は4ケ で燐は5価 であるので1ケ の
電子が余 る。 この電子 はP"イ オ ンのまわ りを廻る軌道 を もち,水 素原子 との類似がな り立つ。 この よ
うに してこの ドナー(Donor)に もう一9の 電子が束縛 される状態D一 状 態が果 して存在す るか どう
かに興味 をもたれた。Dean等の発光 スペク トルによる観察,Gershenzon等 の後進波管を用いた
光伝導 スペク トルの測定,ま た我 々のグループの ラメラー格子干渉分光器 による測 定等 がそれである。
n型Geの 場合,実 効 リュー ドペ リは約lOmeVで あるのでD一 状態に澄け る第2電 子の束縛 エネルギ
ーはH一 との類似 よりは約0.5meVが 予想 されるが,こ れ等の研究 より見出された値はいつれ も大 き
く約3倍 の1.5meVに 近いものであった。 このよ うに大 きなエネルギーが観測 されるのは1.5K以上
で孤立 したD噌 状態が容易に実現せず,D昂 複合体 となって始めて観測 されて,大 きな束縛 エネルギー
になるであろうことに気がついた。 このよ うに低い電子遷移 エネルギーを見るためには分光器 としては
我 粛の使 った ラメラ格子分光器が唯一の測定器 であろ う。またD一 軌道が大 きいために(約50λ)出
来 るだけ不純物濃度の低い(Sb,Asの場合5x1013伽 『3)試料 を用い温 度を極低温にしてD一 状態
への電子の トラッ ピングを容易にする必要 がある。またGeの 伝導帯は4ケ の谷 をもつので この多谷効
果(エna,ny-Va、■■eyeffect)を さけ るために結晶の 〔111〕軸方向に一軸性応力を充分に加えて
Vaユ:Leyを単一 化す ることも考えた。 この ようにして得られたデー タを第1図(a,b)に 示す。㈲
は4ケ のValleyの 場合,Obは 一軸性応力による単lVa,■■eyの 場合である。特 に㈲ の場 合はそ
の 七hreShO■d一より求める束縛 エネルギーは約0.55皿θVでH一 の類似よ りの理論的予測値0.055
Ry*(実効 リュー ドベ リ)に よ くあった値 となる。
iv)極低温の光学的測定用のクライオスタッ ト
3Heによって温度 を0.35K:附近にして,サ ブ ミリ波+ミ リ波の測定 をするためにはそ れ用の特別
のク ライオスタッ トを用いた。最初の ものは吹田の低温 センタでの山本氏か ら澄借 りした。現在用いて
いるのは試料に磁場のかかるように した もので,こ れを第2図 に示 す。光学 系が固定 されていて,ク ラ
イォスタッ トを可動にする必要 があるので,特 にこのよ うな活性炭吸着によるものが便利である。詳 し
い説明は山本氏の書かれた文献を参照されたい。我 々の クライオス タッ トの特長は試料 にヘルムホルツ
型 の超伝導磁石 にょ り約25KGま での磁場がかか ることである。 これに室温輻射吾 よぴ測 定用 の光が
入る。極低温 部に入 るエネルギーを出来 るだけ少 くしなければな らない。 この入力は32aJOu一■e/
毎秒以下 でなければ7時 間以上 の測定 は不可能であ る。幸 いに我 々の干渉分光器 による測定は この条件
を満足 している。 さらに励起光 を用いる実験,遠 赤外レーザーを用い る実験では時間パルスを用 い,入
力の繰返 しを少 くするよ うな工夫が必要 となるであろ う。 また液体3Heの 量(現 在1cc)を出来るだ























































































































































































































































































































































































































V)磁 場 中のD一 状態
光学的機器嫁一般 に移動がかな り困難で あるので・低温で強磁場でサブ ミリ波+ミ リ波 といった実験
はあまり多 く行われていない。上記のク ラィオスタッ トによh,D一 状態 をさらに詳 し く研 究す るため
に,孤 立 したD噂.状態の磁場 中での光電導 スペク トルを観測 した。H一 に対 して二つの電子 はス ピンー
シング レッ ト状態にあり,そ の励起状態は非束縛状態であることが証 明されてい る。D一 の孤立 した状
態で単一谷の場合はH一 との類 似がよ く成 り立つ。 この場合磁場 によるス ピン偏極 によ り低温 では磁場
の増加 により,信 号は減衰す る。多谷の場合 もGe(As)で は同じことが起 るが,Ge(S'b)で はス
ピンrリ ブレッ トが束縛状 態にな り,磁 場の増 加によ り,シ ングレッ トー トリプレッ ト遷移 が最低状 態
に対 して起るので,磁 場 による減衰が起 らない。第3図 は磁場 中の孤立 した不純物状 態にあるGe(Sb)
のD"ス ペク トルの磁場依存 性を示す。 ピークが分れ るのは磁場 によって伝導帯 が ランダ ウ準位 に分離
するためで,我 々はD一 状態 よ り各 ランダ ウ準位への電子遷移をみていることが知 られる。
この ような低い温度での小 さいエネルギー遷移の実験はこれか ら半導 体分野に知いて,新 らしい知 見


























第3図 ほとん どのD"が 孤立状態にあるSbを ドープしたGe
の長波光債流スベク トルの磁場儀存性,結 晶にはス トレス
かかって論らず(多 谷の場合),磁 場は結晶の 〔100〕軸
K平行,分 離した ピークの間隔は正確に伝導帯の ランダウ
準位分離 と一致する。
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